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【学位論文審査の要旨】 
 材料表面の位置選択的微小化学修飾は、材料化学及び機能分子科学における重要な研究
分野である。これまで様々な表面化学修飾法が検討されてきたが、それらはいずれも単一
の試薬を表面に送達するものであった。本論文で提案したマイクロ化学ペンは、材料表面
の任意の微小領域で、複数の試薬を混合し化学反応をおこして表面の化学修飾を行うとい
う新規原理に基づくものである。さらに被修飾領域をナノメートルにまで限定することが
可能で、このような原理に基づくものはこれまでに例がない。 
第１章は緒言である。従来報告されている表面化学修飾法、特に本研究と関連するマイ
クロ流体を用いた微小表面化学修飾について述べ、その特徴、本研究との相違及び本研究
の優位性について議論した。 
第２章では、まず３つの微小ノズルを持つマイクロ化学ペンを作成し、この原理検証の
ため、流体シミュレーションを行った。Navier-Stokes式及び対流拡散式を用い、牛血清ア
ルブミン（BSA）とNBD-F溶液の混合に対して適用し、流体場、シアーストレスの分布及
び濃度プロファイルを明らかにした。 またこの結果を BSAとNBD-Fの反応を用いて実験
的にも検証した。 
第３章では、材料表面の反応領域に関係する重要なパラメータについて検討した。反応
領域の大きさは吐出する２種類の試薬の拡散により決定されると考えられる。 
そこで拡散層の大きさに影響する因子として、マイクロ化学ペンの配置、材料表面とペン
先端との間隔（ギャップ）、試薬の吐出流量及び吸引流量などについて詳細に検討した。こ
のような検討のもとづき溶液内での微小位置選択的化学修飾について検討した。即ち、銀
鏡反応を用いた「TMU」の微小文字の描画、バイオフィルムの化学修飾、高分子構造体の
作製などの微小化学描画及び化学構造体の作製に成功し、本ペンが様々な分野に応用可能
であることを示した。 
 第 4 章においては、これまでの詳細な検討を更に拡張し、ナノメートル領域の線幅の描
画に挑んだ。特に重要なパラメータである拡散時間について Stokes-Einsteinの式を用いて
検討した。種々のパラメータを最適化し、ポリビニルアルコールを添加することで高粘度
溶液とした反応性高分子溶液を用いてガラス基板上に高分子構造体を作成したところ、800 
nm の線幅の描画を実現した。この線幅の描画は、現在知られる化学描画では最小である。
また、250μm孔径のノズルによりサブミクロン線幅の描画が可能なことから、今後の検討
により数十 nmの描画も実現可能と考えられる。 
第 5 章では、前章までの 3 ノズルのマイクロ化学ペンを更に安定化、高度化するため 4 ノ
ズルのマイクロ化学ペンを作成した。3 ノズルのペンでは描画領域が極めて小さいものの、
支配的なパラメータが多く、均一な描画が難しかった。そこで 4 つのノズル中心を正方形
の各頂点に配置し、対角線上の 2 つのノズルから試薬吐出を、別の対角線上の 2 つのノズ
ルから試薬及び溶液の吸引を行った。これにより描画領域は極めて均一な直線状となり、
再現性の高い描画が可能となった。 
第 6 章は本論文の結論である。本研究の新規原理とその結果について要約し、将来の展
望、多くの適用範囲について述べている。 
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